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Description 

[0001] La presente invention a trait a une composition 
contenant au moins un copolymere d'olefines soluble 
ou dispersable dans une phase grasse, destinee en par- 5 
ticulier aux domaines cosmetique, dermatologique, 
pharmaceutique et hygienique. Plus specialement, I'in- 
vention se rapporte a une composition pour le soin et/ 
ou le maquillage de la peau aussi bien du visage que 
du corps humain, des muqueuses comme les levres et 
I'interieur des paupieres inf erieures, ou encore des pha- 
neres comme les cils, les sourcils, les ongles et les che- 
veux. ■ 

[0002] Cette composition peut se presenter notam- 
ment sous forme de produit coule en stick ou en cou- 
pelle comme les rouges ou baumes a levres, les fonds 
de teint coules, les produits anti-cernes, les fards a pau- 
pieres ou a joues, sous forme de pate ou de creme plus 
ou moins fluide comme les fonds de teint ou rouges a 
levres fluides, les eyes-liners, le maquillage du corps, 
les compositions de protection solaire ou de coloration 
de la peau, les mascaras, ou de poudres libres ou com- 
pactees. 

[0003] Les produits de maquillage ou de soin de la 
peau ou des levres des etres humains comme les fonds 
de teint ou les rouges a levres, contiennent generale- 
ment des phases grasses telles que des cires et des 
huiles, des pigments et/ou charges et, eventuellement 
des additifs comme des actifs cosmetiques ou derma- 
tologiques. Elles peuvent aussi contenir des produits 
dits "pateux", de consistance souple, permettant d'ob- 
tenir des pates, colorees ou non, a appliquer au pin- 
ceau. 

[0004] L'emploi de cires presente certains inconve- 
nients. En particulier, le taux de cristallinite de ces cires 
est difficilement controlable et les cristallites presents 
sont de grandes dimensions. Par suite, l'emploi de telles 
cires dans les compositions a application sur les matie- 
res keratiniques comme la peau, les levres et les pha- 
neres, en particulier cosmetiques, resulte en une mati- 
fication des compositions et par suite du film applique. 
[0005] Pour remedier a ce probleme, on a propose 
l'emploi de poiyolefines classiques a la place des cires. 
Mais la encore, le taux de cristallinite est trop eleve et 
difficilement controlable. En outre, la taille et la morpho- 
logie des cristallites, majoritairement de type spherulite, 
nuisent a Tobtention de compositions ayant les proprie- 
tes cosmetiques souhaitees, en particulier de brillance. 
[0006] La Society SHISEIDO a envisage dans sa de- 
mande de brevet JPA-65809 des compositions de rouge 
a levres contenant une resine siloxysilicate (a reseau 
tridimensionnel), une huile de silicone volatile a chaine 
silicone cyclique et des charges pulverulentes. De me- 
me, la Societe NOEVIER a decrit dans le document JP- 
A-62-61911 des compositions de rouge a levres, d'eye- 
liner, de fonds de teint comportant une ou plusieurs cires 
hydrocarbonees. Egalement, la Societe REVLON a de- 
crit dans le document WO-A-97/1 7362 des composi- 



tions cosmetiques semi-mat, comprenant un solvant vo- 
latil et un emulsifiant polymere d'organosiloxane com- 
portant au moins un radical ou une partie hydrophile et 
au moins un radical ou une partie lipophile. 
[0007] Ces compositions ont I'inconvenient de laisser 
sur les levres, apres evaporation des huiles de silicone, 
un film qui devient inconfortable au cours du temps (sen- 
sation de dessechement et de tiraillement), ecartant un 
certain nombre de femmes de ce type de rouge a levres. 
[0008] La Societe PROCTER & GAMBLE a envisage 
dans sa demande de brevet WO-A-96/36323 des com- 
positions de mascara de type emulsion eau-dans-huile 
presentant une bonne tenue et resistante a I'eau. Ces 
compositions contiennent, entre autre, un polymere in- 
soluble dans I'eau, appele generalement un latex, as- 
socie a un tensio-actif du type alkyle ou alcoxydimethi- 
cone copolyol, des huiles hydrocarbonees, des pig- 
ments et charges, ainsi que des cires. 
[0009] Dans le document WO-A-96/1 0642, la Societe 
REVLON a decrit une composition cosmetique brillante, 
comprenant un polymere qui est un adhesif a tempera- 
ture ambiante, un solvant volatil, une huile non volatile 
et une matiere seche particulate. Les polymeres adhe- 
sifs sont choisis parmi les polymeres a squelette vinyli- 
que, methacrylique ou acrylique et groupes pendants 
siloxane et fluores, les polymeres a squelette vinylique, 
methacrylique ou acrylique et groupes pendants siloxa- 
nes, ainsi que les copolymers sequences ou greffes 
vinyl-silicone. 

[0010] En outre, les documents EP-A-497144 et FR- 
A-2 357 244 decrivent des compositions contenant un 
copolymere bloc styreneethylene-propylene associe a 
des cires, des huiles legeres ou volatiles et des pig- 
ments. Ces compositions presentent I'inconvenient 
d'etre peu confortables, d'avoir des proprietes cosmeti- 
ques quelconques et d'etre difficilement formulables. 
[0011] II subsiste done le besoin d'une composition ne 
presentant pas les inconvenients ci-dessus, et ayant un 
aspect plus ou moins brillant, adapte au desir de la con- 
sommatrice, ne dessechant pas au cours du temps la 
peau ou les levres sur lesquelles elle est appliquee et 
n'etablissant pas d'inconfort. 

[0012] La demanderesse a constate, de facon tout a 
fait surprenante, que I'utilisation d'au moins un copoly- 
mere d'olefines a cristallisation contrdlee et moderee, 
soluble ou dispersable dans une phase grasse, dans 
une composition cosmetique, dermatologique, pharma- 
ceutique ou hygienique et de facon plus generate phy- 
siologiquement acceptable, pouvait permettre d'obtenir 
un film de bonne tenue resistant a I'eau, tout en etant 
tres agreable a I'application et a porter tout au long de 
la journee. Le film est notamment souple et flexible. 
[0013] Les copolymeres a cristallisation controlee et 
moderee, selon I'invention, presentent une taille et une 
morphologie specifiques des cristallites. lis comportent 
peu ou pas de cristallites de type spherulite de grandes 
dimensions, mais au contraire principalement des cris- 
tallites de type lamellaire ou micelle frangee de petites 
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dimensions. De preference, les cristallites ont une di- 
mension de 1|im ou moins, mieux interieure a 500 nm. 
[0014] La presente invention a done pour objet une 
composition a application sur les matieres keratiniques, 
comprenant une phase grasse liquide, caract6ris6e par 
le fait qu'elle comprend une quantity efficace et en par- 
ticulier au moins 2% en poids, par rapport au poids total 
de la composition, d'au moins un copolymere d'olefines 
cristallin ayant un taux de cristallinite au plus egal a 
50%, soluble ou dispersable dans la phase grasse liqui- 
de. 

[0015] Cette composition est en particulier une com- 
position cosmetique, dermatologique, hygienique ou 
pharmaceutique. Elle contient done des ingredients 
compatibles avec la peau, les muqueuses et les phane- 
res et plus specialement les fibres keratiniques. 
[0016] De preference, cette composition contient en 
outre au moins une matiere colorante. 
[0017] Elle a egalement pour objet une composition 
se presentant sous forme d'un produit coule et compre- 
nant au moins une phase grasse liquide cosmetique, 
dermatologique, hygienique ou pharmaceutique, et 
eventuellement au moins une cire solide a temperature 
ambiante, caracterisee par le fait qu'elle comprend, en 
outre, une quantite efficace et mieux au moins 2% en 
poids, par rapport au poids total de la composition, d'au 
moins un copolymere d'olefines cristallin ayant un taux 
de cristallinite au plus egal a 50%, soluble ou dispersa- 
ble dans la phase grasse liquide. 
[0018] Comme precedemment, cette composition 
peut en outre contenir des ingredients compatibles avec 
la peau, les muqueuses et les phaneres et plus specia- 
lement les fibres keratiniques, et en particulier au moins 
une matiere colorante. 

[0019] Le copolymere d'olefines est present en quan- 
tite efficace ou suffisante pour obtenir notamment un 
film de bonne tenue et/ou briltant et/ou resistant a I'eau. 
[0020] Le ou les copolymeres d'olefines cristallins uti- 
lises dans les compositions de la presente demande 
peuvent etre tous copolymeres d'olefines, a savoir un 
copolymere comportant uniquement des motifs olefini- 
ques, ayant un caractere cristallin controle et modere, 
e'est-a-dire un taux de cristallinite au plus egal a 50%, 
de preference compris entre 5 et 40%, et mieux compris 
entre 10 et 35%, bomes comprises. 
[0021] Ces copolymeres sont generalement des eias- 
tomeres ou des plastomeres et peuvent etre synthetises 
par tout procede connu, en particulier par voie radica- 
laire, par catalyse Ziegler-Natta ou par catalyse metal- 
locene, de preference par catalyse metallocene. 
[0022] Les copolymeres selon I'invention sont des so- 
ndes (cires ou pates) a la temperature ambiante (25°C). 
[0023] La copolymerisation peut etre effectu6e en 
masse, en solution ou en dispersion. 
[0024] La cristallinite des copolymeres de I'invention 
leur confere des proprietes epaississantes des huiles 
pouvant aller jusqu'a I'obtention d'un stick, des proprie- 
tes de transparence, un d6pot de film sur la peau ou les 
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levres de facon aisee. 

[0025] Les copolymeres d'olefines cristallins conve- 
nant dans la presente invention ont un point de fusion 
inferieur a 150°C, de preference inferieur ou egal a 
5 110°C. 

[0026] Les copolymeres d'olefines cristallins selon 
I'invention ont de preference une masse molaire moyen- 
ne en poids M w > 30 000 (de preference jsncore M w > 
40 000) et un indice de polymoiecularite < 3,5 (de 
10 preference encore < 2,5), M n etant la maSse molaire 
moyenne en nombre. 

[0027] Le taux de cristallinite des copolymeres est de- 
termine comme cela est bien connu par calorimetrie dif- 
ferentielle a balayage (DSC) ou par diffraction des 
f5 rayons-X pour les faibles taux de cristallinite. 

[0028] Les copolymeres d'olefines prefers selon I'in- 
vention sont les copolymeres d'olefines obtenus par ca- 
talyse metallocene. 

[0029] La catalyse metallocene permet un controle 

20 des proprietes du copolymere en ce qui concerne sa 
cristallinite, la longueur des chaines polymdres et I'ho- 
mogeneite de la repartition des motifs dans les chatnes 
polymeriques. Cette catalyse permet I'obtention de 
chaines polymeriques de meme composition et a peu 

25 pres de meme longueur. 

[0030] En effet, cette voie de synthese permet un tres 
bon controle des poids moieculaires des copolymeres 
et conduit a une faible polydispersite (Indice de polymo- 
iecularite < 2). Elle permet un trds bon controle de I'in- 

30 corporation du comonomere dans les chaines de poly- 
meres qui sont de composition chimique tres voisine. 
De ce fait, on obtient un tres bon controle de la cristal- 
linite, e'est-a-dire du taux de cristallinite, de sa repro- 
ductibilite, et de la nature et dimension des cristallites 

35 formees. 

[0031] Pour plus de details quant aux avantages de 
cette synthese par catalyse metallocene, on pourra se 
reporter aux articles "Emerging Technologies In Poly- 
mer Science and Engineering" (Technologies emergen- 
ce tes dans la Science et I'lngenierie des Polymeres) M.P. 
ZAMORA et al. - Plastics Engineering/May 97, pages 
75 a 79 et "Classification of Homogeneous Ethylene- 
Octene Copolymers Based on Comonomer Content" 
(Classification des Copolymeres Ethylene -Octene ho- 
45 mogenes bas6e sur la teneur en Comonomere) S. BEN- 
SASON et al. - Journal of Polymer Science - Part B : 
Polymer Physics - Vol. 34, 130-135 (1996). 
[0032] Dans les copolymeres d'olefines convenant 
dans la presente invention, la structure cristalline varie 
so en fonction du taux de comonomere amorphe dans le 
copolymere. 

[0033] Ainsi, dans le cas des copolymeres ethylene/ 
octene, comme le decrit Particle de S. BENSASON men- 
tionne, lorsque la teneur en octene croTt, on passe : 

55 

pour une teneur en octene < 2,5% en mole a des 
structures cristallines bien marquees avec presen- 
ce de spherulites, structures de type lamellaire ap- 
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pelees Type IV et les copolymeres presenters alors 
des taux de cristallinite superieurs a 50%; 
pour des teneurs en octene de Pordre de 3% en mo- 
, lea des structures encore fortementcristallines, la- 
mellaires, mais avec des spherulites plus petites 
(structure de type III), et les copolymeres ont un 
taux de cristallinite de 38 a 50%; 
puis, pour des teneurs en octene de 5 a 6% en mole 
a des structures moins cristallines avec tres peu de 
spherulites et un melange de structures en lamelles 
avec des "micelles frangees 0 (structure de type II) 
et les copolymeres ont un taux de cristallinite de 28 
a 38%; 

et, enfin, pour des teneurs en octene de 8 a 14% 
en mole a des structures encore plus faiblement 
cristallines ne comportant plus de spherulites ni de 
lamelles, mais uniquement des "micelles frangees" 
(structure de type I), et les copolymeres ont un taux 
de cristallinite de 10 a 28%. 

[0034] Les copolymeres recommandes pour la pre- 
sente invention sont ceux ayant les structures de types 
I et II. 

[0035] Les copolymeres a structure de type IV, trop 
cristallins, ne conviennent pas pour la presente inven- 
tion. 

[0036] Le copolymere peut etre choisi par I'homme du 
metier en fonction de ses propri6t6s et selon Implica- 
tion ulterieure souhaitee pour la composition. 
[0037] Ainsi, le polymere peut etre filmiftable ou non. 
[0038] L'invention a egalement pour objet une com- 
position telle que definie ci-dessus, comprenant une 
phase grasse liquide volatile et comprenant au moins 
un actif choisi parmi les actifs cosmetiques, dermatolo- 
giques, hygieniques ou pharmaceutiques. 
[0039] Par "phase grasse volatile", on entend tout mi- 
lieu non aqueux susceptible de s'evaporer de la peau 
ou des levres, en moins d'une heure. 
[0040] La phase grasse volatile comporte notamment 
des huiles ou solvants ayant une pression de vapeur, a 
temperature ambiante (20-25°C) et pression atmosphe- 
rique, non nulle, allant de 10 -3 a 300 mm de Hg. Par 
huile, on entend tout corps liquide non aqueux a tempe- 
rature ambiante et pression atmospherique. 
[0041] Un autre objet de l'invention est I'utilisation 
dans ou pour la fabrication d'une composition sous for- 
me de produit coule et comprenant au moins une phase 
grasse liquide cosmetique, dermatologique, hygienique 
ou pharmaceutique et au moins une cire, notamment 
solide a temperature ambiante, d'un copolymere d'ole- 
fines cristallin ayant un taux de cristallinite au plus egal 
a 50%, soluble ou dispersable dans ladite phase grasse 
liquide, present en une quantite efficace et notamment 
a au moins 2% en poids, par rapport au poids total de 
la composition, pour obtenir un film de bonne tenue et/ 
ou brillant et/ou resistant a I'eau depose sur les muqueu- 
ses comme les levres et/ou sur la peau. 
[0042] Un autre objet de l'invention est I'utilisation 



dans ou pour la fabrication d'une composition a appli- 
cation sur les matieres keratiniques, comprenant une 
phase grasse liquide et au moins un ingredient choisi 
parmi les actifs cosmetiques, dermatologiques, hygie- 
s niques et pharmaceutiques, les matieres colorantes et 
leurs melanges, d'au moins un copolymere d'olefines 
cristallin ayant un taux de cristallinite au plus egal a 
50%, soluble ou dispersable dans ladite phase grasse 
liquide, present notamment en une quantite efficace, et 
en particulier en une quantite d'au moins 2% en poids, 
par rapport au poids total de la composition, pour obtenir 
un film de bonne tenue et/ou brillant et/ou resistant a 
I'eau depose sur la peau et/ou les muqueuses comme 
les levres. 

[0043] L'invention a encore pour objet un procede de 
soin cosmetique ou de maquillage des levres ou de la 
peau, consistant a appliquer sur respectivement les le- 
vres ou la peau une composition cosmetique telle que 
definie precedemment. 

[0044] Le copolymere peut etre solubilise dans la 
phase grasse de la composition par chauffage au des- 
sus de son point de fusion. 

[0045] De facon avantageuse, le copolymere se pre- 
sente sous forme de particules dispersees et stabilises 
en surface par au moins un stabilisant. 
[0046] Un avantage de I'utilisation d'une dispersion 
de particules dans une composition de l'invention est 
que les particules restent a I'etat de particules elemen- 
tal res, sans former d'agglomerats, dans la phase gras- 
se, ce qui ne serait pas le cas avec des particules mi- 
nerals detaille nanometrique. Un autre avantage de la 
dispersion de copolymere est la possibility d'obtenir des 
compositions tres fluides (de I'ordre de 130 centipoi- 
ses), meme en presence d'un taux eleve de copolyme- 
re. 

[0047] On a de plus constate que les compositions se- 
lon l'invention presentent des qualites d'etalement et 
d'adhesion sur la peau, les semi-muqueuses ou les mu- 
queuses, particulierement interessantes, ainsi qu'un 
toucher onctueux et agreable. Ces compositions ont, en 
outre, I'avantage de se demaquiller facilement, notam- 
ment avec un lait demaquillant classique. 
[0048] Une premiere classe de copolymeres d'olefi- 
nes cristallins, utilisables dans les compositions selon 
l'invention, comprend les copolymeres d'a-ol6fine, en 
particulier d'a-olefine en C 2 -C 16 et mieux en C 2 -C 12 . 
Ces copolymeres ont en general une densite (d) a tem- 
perature ambiante (20-25°C) telle que 0,86 < d < 0,91 
et, de preference 0,86 < d < 0,905. De preference, ces 
copolymeres sont des bi- ou terpolymeres et tout parti- 
culierement des bipolymeres. 

[0049] Parmi les bipolymeres recommandes pour les 
compositions de l'invention, on peut citer les bipolyme- 
res d'ethylene et d'a-olefine en C 4 -C 16 , de preference 
en C 4 -C 12 et les bipolymeres de propylene et d'a-olefine 
en C 4 -C 16 , de preference en C 4 -C 12 . De preference en- 
core, l'a-ol§fine est choisie parmi le butene-1 , le pente- 
ne- 1, I'hexene- 1, I'heptenel, l'octene-1, le nonene-1, 
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le dec6ne-1, l'undecene-1, le dodecene-1, le 3,5,5-tri- 
methylhexene-1, le 3-m§thylpentene-1, et le 4-methyl- 
pentene-1. 

[0050] Parmi ces monomeres, le butene-1 et Toctene- 
1 sont particulierement prefers. 
[0051] Le taux d'a-ol6fine dans le bipolymere est ge- 
neralement compris entre 2 et 40% en mole, de prefe- 
rence 3 a 30% en mole, et mieux 4 a 20% en mole. 
[0052] Les bipolymeres ethylene-octene recomman- 
d6s sont les plastomeres ayant une teneur en octene 
comprise entre 5,2% et 6,2% en mole, un taux de cris- 
tallinite compris entre 28 et 38% et les elastomeres 
ayant une teneur en octene entre 8 et 14% en mole et 
un taux de cristallinite compris entre 10 et 28%. 
[0053] Ces bipolymeres sont synthetises par catalyse 
metallocene. 

[0054] De tels bipolymeres sont commercialises par 
ta Societe DOW CHEMICAL sous les denominations 
commerciales AFFINITY® (plastomeres) et ENGAGE® 
(elastomeres). 

[0055] Des bipolymeres ethylene-butene sont com- 
mercialisms par la Societe EXXON sous I'appellation 
commerciale EXACT RESINS®. 
[0056] Parmi les terpolymeres, on peut citer les ter- 
polymeres d'6thylene, de propylene et d'a-oiefine en 
C 4 -C 16 , de preference C 4 -C 12 . 
[0057] Dans ces terpolymeres, les teneurs en a-ole- 
fine en C 4 -C 16 sont comme indiquees pr6cedemment et 
les a-olefines prefer6es sont le butene, Phexene et I'oc- 
tene. 

[0058] Parmi les copolymeres d'a-olefines convenant 
dans la presente invention, on peut egalement citer les 
copolymeres decrits dans le document EP-81787. 
[0059] Une seconde cfasse de copolymeres d'oiefi- 
nes convenant pour les compositions selon invention , 
comprend les copolymeres d'ethylene et/ou de propy- 
lene et d'une cycloolefine, en particulier les bipolyme- 
res. 

[0060] Generalement, la teneur en cycloolefine des 
copolymeres est inferieure a 20% en mole. 
[0061] Parmi les cyclooleTines utilisables, on peut ci- 
ter le cyclobutene, le cyclohexene, le cyclooctadiene, le 
norbornene, le dimethano-octahydronaphtalene 
(DMON), Tethylidene norbornene, le vinyl norbornene 
et le 4-vinylcyclohexene. 

[0062] Les copolymeres recommandes de cette clas- 
se sont les copolymeres d'ethylene et de norbornene. 
La teneur en norbornene de ces copolymeres est g6ne- 
ralement inferieure a 18% en mole pour presenter le ca- 
ractere cristallin requis et ces copolymeres sont synthe- 
tises par catalyse metallocene. 
[0063] Des copolymeres ethylene/norbornene appro- 
pries sont commercialises par les Societes MITSUI PE- 
TROCHEMICAL ou MITSUI-SEKKA sous la denomina- 
tion commerciale APEL® et par la Societe HOECHST- 
CELANESE sous la denomination commerciale TO- 
PAS®. 

[0064] D'autres copolymeres d'ethylene/cyclooiefine 
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recommandes sont les bipolymeres ethylene/cyclobu- 
tene et ethylene/cyclohexene a faible teneur en cycloo- 
lefine, generalement inferieure a 20% en mole. 
[0065] Une troisieme classe de copolymeres d'oiefi- 

5 nes appropries est constitu6e par les copolymeres 
d'oiefines de tacticite control6e, c'est-adire des copoly- 
meres comportant des motifs de tacticite differente. 
[0066] Parmi ces copolymeres de tacticite control6e, 
on peut citer les copolymeres propylene isotactique/pro- 

10 pyiene atactique et propylene syndiotactique/propyiene 
atactique. 

[0067] Les motifs ou sequences iso- ou syndiotacti- 
ques conferent au copolymere le caractere cristallin, ce- 
pendant que les motifs ou sequences atactiques amor- 

is phes empechent une trop forte cristallinite du copoly- 
mere et reglent le taux de cristallinite ainsi que la mor- 
phologie et la taille des cristallites. 
[0068] La teneur en motifs iso- ou syndiotactiques, 
motifs conferant le caractere cristallin au copolymere, 

20 est done determinee pour obtenir le pourcentage de 
cristallinite voulu (< 50%) dans le copolymere. 
[0069] La teneur en motifs tactiques est generale- 
ment comprise entre 1 0 et 80% en mole. Toutefois, de 
preference, la teneur en motifs tactiques est inferieure 

25 a 30% en mole. 

[0070] Ces copolymeres sont synthetises par cataly- 
se metallocene. 

[0071] Une quatrieme classe de copolymeres d'oiefi- 
nes convenant pour la presente invention, est consti- 

30 tu6e par les copolymeres de monooiefines et de mono- 
meres a liaison(s) ethyienique(s), differents des monoo- 
iefines, tels que les dienes, par exemple les bipolymeres 
ethyiene/butadiene, propyiene/butadiene, ethyiene/iso- 
prene et propyiene/isoprene, et les terpolymeres ethy- 

35 lene/propylene/diene, obtenus egalement par synthese 
metallocene. 

[0072] La proportion de motifs monomeres a liaison 
(s) ethyienique(s) tels que les dienes dans le copolyme- 
re a cristallisation contr6!6e est generalement comprise 

40 entre 3 et 20% en mole. 

[0073] Pour ameiiorer le r6glage de la cristallinite du 
copolymere, on peut eventuellement ajouter a la com- 
position selon I'invention des additifs genant la cristalli- 
sation et favorisant la formation de petits cristaux. Ces 

45 additifs, bien qu'utilises en faible proportion, constituent 
des "sites" de germination nombreux et petits r6partis 
uniformement dans la masse. Ces additifs sont typique- 
ment des cristaux d'une substance organique ou mine- 
rale. 

50 [0074] Dans le cas d'un additif organique devant cris- 
talliser, celui-ci doit avoir un point de fusion superieur a 
la zone de fusion du copolymere et former, de preferen- 
ce, de petits cristaux. 

[0075] A une temperature superieure a son point de 
55 fusion, cette substance est de preference soluble dans 
le melange de la phase grasse liquide et de polymere 
fondu. Ainsi, lors du refroidissement, I'additif initiale- 
ment dissous, recristallise sous forme de petits cristaux 
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nombreux et bien diffuses dans le melange, puis le po- 
lymere recristallise en donnant des domaines cristallins 
petits du fait de la presence des cristaux d'additif s. Cette 
technique de recristallisation des polymeres est classi- 
que. 

[0076] On peut egalement ajuster le taux de cristalli- 
sation, la taille et la morphologie des copolymeres d'ole- 
fines selon I'invention en melangeant un premier copo- 
lymere d'olefines selon I'invention avec un second po- 
lymere ou copolymere cristallin, compatible en partie 
avec le premier copolymere d'olefines. Le second poly- 
mere ou copolymere peut etre un copolymere d'olefines 
selon I'invention, mais de taux de cristallinite different 
de celui du premier copolymere, y compris un taux de 
cristallinite plus elev6 que le taux de cristallinite des co- 
polymeres d'olefines selon I'invention. 
[0077] Le deuxieme polymere cristallisable peut aussi 
etre un polymere de nature difterente, par exemple un 
copolyethylene/acetate de vinyle obtenu par copolyme- 
risation radicalaire ou meme un polyethylene cristallisa- 
ble tel que ceux habituellement utilises dans le domaine 
cosm6tique. 

[0078] Pour plus de details quant a cette methode 
d'ajustement du taux de cristallinite, on se referera aux 
articles intitules "Elastomeric blends of homogeneous 
ethylene-octene copolymers (Melanges elastomeri- 
ques de copolymeres homogenes ethylene-octene)" S. 
Bensason et al., Polymer, Volume 38, N° 15, 1997, pa- 
ges 3913-19, et "Blends of homogeneous ethylene-oc- 
tene copolymers (Melanges de copolymeres homoge- 
nes ethylene-octene)" S; Bensason etal., Polymer, Vo- 
lume 38, N° 14, 1997, pages 3513-20. 
[0079] La phase grasse liquide dans laquelle est dis- 
perse le copolymere, peut §tre constitute de toute huile 
cosmetiquement ou dermatologiquement acceptable, 
et de fagon generate physiologiquement acceptable, 
notamment choisie parmi les huiles d'origine minerale, 
animale, vegetaleou synthetique, carbonees, hydrocar- 
bonees, fluor^es et/ou silicones, seules ou en melange 
dans la mesure ou elles forment un melange homogene 
et stable et ou elles sont compatibles avec I'utilisation 
envisagee. 

[0080] Par "phase grasse liquide", on entend tout mi- 
lieu non aqueux liquide a temperature ambiante, 
20-25° C et pression atmospherique. 
[0081] On peut ainsi citer les huiles hydrocarbon ees 
telles que I'huile de paraffine ou de vaseline, I'huile de 
vison, de tortue, de soja, le perhydrosqualene, I'huile 
d'amande douce, de calophyllum, de palme, de p6pins 
de raisin, de sesame, de mais, de parleam, d'arara, de 
colza, de tournesol, de coton, d'abricot, de ricin, d'avo- 
cat, de jojoba, d'olive ou de germes de cereales; des 
esters d'acide lanolique, d'acide oleique, d'acide lauri- 
que, d'acide stearique; les esters gras, tels que le my- 
ristated'isopropyle, le palmitate d'isopropyle, lestearate 
de butyle, le laurate d'hexyle, I'adipate de diisopropyle, 
I'isononate d'isononyle, le palmitate de 2-ethyl-hexyle, 
le laurate de 2-hexyl-decyle, le palmitate de 2-octylde- 



cyle, le myristate ou le lactate de 2-octyl-dodecyle, ie 
succinate de 2di6thyl-hexyle, le malate de diisostearyle, 
le triisostearate de glycerine ou de diglycSrine; les aci- 
des gras superieurs k au moins 12 atomes de carbone 

5 tels que I'acide myristique, I'acide palmitique, I'acide 
stearique, I'acide behenique, I'acide oleique, I'acide li- 
noleique, I'acide linolenique ou I'acide isostearique; les 
alcools gras superieurs k au moins 12 atomes de car- 
bone tels que I'alcool stearylique ou I'alcool oleique, I'al- 

10 cool linol6ique ou iinoleYiique, I'alcool isost6arique ou 
I'octyl dodScanol; les huiles siliconees telles que les po- 
lydimethylsiloxanes (PDMS), eventuellement pheny- 
lees telles que les phenyltrimethicones, les phtnyltrime- 
thylsiloxydiphenylsiloxanes, les diphenylmethyldime- 

is thyltrisiloxanes, les diphenyldimethicones, les phenyldi- 
methicones, les polym6thylph6nylsiloxanes, ou even- 
tuellement substitues par des groupements aliphati- 
ques et/ou aromatiques, eventuellement fluores, ou par 
des groupements fonctionnels tels que des groupe- 

20 ments hydroxy le, thiol et/ou amine; les polysiloxanes 
modifies par des acides gras, des alcools gras ou des 
polyoxyalkylenes, les silicones fluortes, les huiles per- 
fluorees. 

[0082] Parmi les huiles siliconees preferees, on peut 
25 citer les polydimethylsiloxanes, les polym6thylpheYiylsi- 
loxanes, les silicones comportant des sequences ou 
des greffons polyoxyalkylenes, en particulier polyoxye- 
thylene ou copoly(oxyethylene-oxypropylene) telles 
que les dimethiconecopolyols, les silicones portant & la 
30 fois des groupes hydrophobes hydrocarbones (par 
exemple des groupes alkyle en C 2 -C 30 ) et des sequen- 
ces ou greffons polyoxyethylenes ou copoly(oxyethyle- 
nes/ oxypropy!6n6s) telles que les alkyldimethiconeco- 
polyols, les silicones portant des groupes fluores ou per- 
35 fluores telles que les polydimethyl siloxanes perfluo- 
roalkyles et les polymethylphenylsiloxanes perfluoro 
alkyles. 

[0083] Avantageusement, on peut utilise r une ou plu- 
sieurs huiles volatiles k temperature ambiante. Apres 
40 evaporation de ces huiles, on obtient un depot filmoge- 
ne souple. Ces huiles volatiles facilitent, en outre, rap- 
plication de la composition sur la peau, les muqueuses, 
les phaneres. 

[0084] Ces huiles peuvent etre des huiles hydrocar- 
45 bonnes, des huiles silicones comportant eventuelle- 
ment des groupements alkyle ou alcoxy en bout de chai- 
ne siliconee ou pendante. 

[0085] Comme huile de silicone volatile utilisable 
dans I'invention, on peut citer les silicones lineaires ou 

50 cycliques ayant de 2 a 7 atomes de silicium, ces silico- 
nes comportant Eventuellement des groupes alkyle ou 
alcoxy ayant de 1 k 1 0 atomes de carbone ainsi que les 
isoparaffines en C 8 -C 1 6 et les huiles fluor6es ou perfluo- 
rees volatiles. Ces huiles volatiles represented notam- 

55 ment de 30 k 97,99% du poids total de la composition, 
et mieux de 30 k 75%. 

[0086] Comme huile volatile utilisable dans I'inven- 
tion, on peut citer notamment I'octamethylcyclotetrasi- 
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loxane, le d6cam6thylcyclopentasiloxane, I'hexadeca- 
methylcyclohexasiloxane, I'heptamythylhexyltrisiloxa- 
ne, I'heptamethyloctyltrisiloxane ou les isoparaffines en 
C 8 -C 16 telles que les 'ISOPARs', les PERMETHYLs et 
notamment I'isodod^cane ou I'isohexadecane. 
[0087] Dans un mode particulier de realisation de I'in- 
vention, on choisit la phase grasse liquide dans le grou- 
pe comprenant : 

les composes liquides non aqueux ayant un para- 
metre de solubility global selon I'espace de solubi- 
lity de HANSEN inferieur a 17 (MP a )^ 
ou les monoalcools ayant un parametre de solubi- 
lite global selon I'espace de solubility de HANSEN 
inferieur ou egat a 20 (MPa) 1/2 , 
- ou leurs melanges. 

[0088] Le parametre de solubilite global 5 selon I'es- 
pace de solubility de HANSEN est defini dans Particle 
"Solubility parameter values" de Eric A. Grulke, de 
I'ouvrage "Polymer Handbook", 3eme edition, Chapitre 
VII, pages 519-559, par la relation : 

s , . 2 .2 , 2.1/2 
5 =(d p + d p +d H ) 

dans laquelle : 

dp caracterise les forces de dispersion de LONDON 
issues de la formation de dipoles induits lors des 
chocs moleculaires, 

d p caracterise les forces d'interactions de DEBYE 
entre dipoles permanents, 
d H caracterise les forces d'interactions specifiques 
(type liaisons hydrogene, acide/base, donneur/ac- 
cepteur, etc.). La definition des solvants dans I'es- 
pace de solubilite tridimensionnel selon HANSEN, 
est decrite dans I'article de CM. HANSEN : "The 
three dimensional solubility parameters", J. Paint 
Technol. 39, 105(1967). 

[0089] Parmi les phases grasses liquides ayant un 
parametre de solubility global selon I'espace de solubi- 
lity de HANSEN infyrieur ou egala 17 (MPa) 1/2 , on peut 
citer des huiles vygetales formyes par des esters d'aci- 
des gras et de polyols, en particulier les triglycerides, 
telles que I'huile de tournesol, de sesame ou de colza, 
ou les esters derives d'acides ou d'alcools a longue 
chaine (c'est-a-dire ayant de 6 a 20 atomes de carbo- 
ne), notamment les esters de formule RCOOR', dans 
laquelle R represente le reste d'un acide gras superieur 
comportant de 7 a 19 atomes de carbone, et R' repre- 
sente une chaine hydrocarbonye comportant de 3 a 20 
atomes de carbone, tels que les palmitates, les adipates 
et les benzoates, notamment I'adipate de diisopropyle. 
[0090] On peut ygalement citer les hydrocarbures et 
notamment des huiles de paraffine, de vaseline, ou le 
polyisobutyiyne hydrogeny, I'isododecane, ou encore 



les 'ISOPARs', isoparaffines volatiles. 
[0091] On peut encore citer les huiles de silicone tel- 
les que les polydimethylsiloxanes et les polymethylphe- 
nylsiloxanes, eventuellement substituys par des grou- 

5 pements aliphatiques et/ou aromatiques, eventuelle- 
ment fluores, ou par des groupements fonctionnels tels 
que des groupements hydroxyle, thiol et/ou amine, et 
les huiles siliconees volatiles, notamment cycliques. 
[0092] On peut egalement citer les solvants, seuls ou 

10 en myiange, choisis parmi : 

(i) les esters lineaires, ramifies ou cycliques, ayant 
plus de 6 atomes de carbone, 

(ii) les ethers ayant plus de 6 atomes de carbone, 
is (iij) les cetones ayant plus de 6 atomes de carbone. 

[0093] Par monoalcools ayant un parametre de solu- 
bilite global selon I'espace de solubilite de HANSEN in- 
ferieur ou ygal a 20 (MPa) 1/2 , on entend les alcools gras 
20 aliphatiques ayant au moins 6 atomes de carbone, la 
chaine hydrocarbonee ne comportant pas de groupe- 
ment de substitution. 

[0094] Comme monoalcools selon Pinvention, on peut 
citer I'alcool oleique, le decanol, de dodecanol, I'octady- 
25 canol et I'alcool linoleique. 

[0095] Comme milieu non aqueux, on peut aussi uti- 
liser ceux decrits dans le document FR-A-2 710 646 de 
LV.M.H. 

[0096] Le choix du milieu non aqueux est effectuy par 

30 I'homme du metier en fonction de la nature des mono- 
meres constituant le copolymere. 
[0097] De plus, la phase grasse liquide dans laquelle 
est dissous ou dispersy le copolymyre peut reprysenter 
de 30% a 97,99% du poids total de la composition, et 

35 de preference de 30 a 75%. 

[0098] La composition peut comprendre une matiere 
colorante contenant un ou plusieurs composes pulveru- 
lents et/ou un ou plusieurs colorants liposolubles, par 
exemple a raison de 0,01 a 70% du poids total de la 

40 composition. Les composes pulvyrulents peuvent etre 
choisis parmi les pigments et/ou les nacres et/ou les 
charges habituellement utilises dans les compositions 
cosmetiquesou dermatologiques. Les composes pulve- 
rulents peuvent representor de 0, 1 a 98% du poids total 

45 de la composition, et par exemple de 1 a 80%. Plus la 
quantity de composes pulvyrulents diminue, plus les 
qualites de contort augmentent. Aussi, de prefyrence 
ces composes pulverulents represented de 0,1 a 40%, 
et mieux de 1 a 30%. 

50 [0099] En pratique, le copolymyre peut reprysenter 
jusqu'a 60% (en matiyre active ou seche) du poids total 
de la composition, de preference 12 a 60% en poids. 
[0100] De facon prefyrentielle, le rapport en poids de 
pigment(s)/copolymyre est < 1 et meme < 0,9. De pry- 

55 ference, ce rapport est < 0,5. Ce rapport peut descendre 
jusqu'a 0,015. 

[0101] La composition de I'invention peut compren- 
dre, avantageusement, au moins 30% en poids de pha- 
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se grasse, par rapport au poids total de la composition. 
En dessous de 30%, on obtient une texture granuleuse 
et pulverulente. Ceci est peu souhaitable lorsque i'on 
cherche a obtenir un aspect cremeux, gelrfie ou en stick, 
homogene non granuleux. 5 
[0102] Les pigments peuvent etre blancs ou colored, 
mineraux et/ou organiques. On peut citer, parmi les pig- 
ments minSraux, le dioxyde de titane, eventuellement 
trait6 en surface, les oxydes de zirconium ou de cerium, 
ainsi que les oxydes de fer ou de chrome, le violet de 
manganese, le bleu outremer, Phydrate de chrome et le 
bleu ferrique. Parmi les pigments organiques, on peut 
citer le noir de carbone, les pigments de type D & C, et 
les laques a base de carmin de cochenille, de baryum, 
strontium, calcium, aluminium. 
[01 03] Les pigments nacres peuvent dtre choisis par- 
mi les pigments nacres blancs tels que le mica recouvert 
d'oxyde de titane, ou d'oxychlorure de bismuth, les pig- 
ments nacres colores tels que le mica titane avec des 
oxydes de fer, le mica titane avec notamment du bleu 
ferrique ou de I'oxyde de chrome, le mica titane avec un 
pigment organique du type precit§ ainsi que les pig- 
ments nacres a base d'oxychlorure de bismuth. 
[0104] Les charges peuvent etre minerales ou orga- 
niques, lamellaires ou spheriques. On peut citer le talc, 
le mica, la silice, le kaolin, les poudres de Nylon (Orga- 
sol de chez Atochem), de poly-p-alamine et de polye- 
thylene, le Teflon, la lauroyl-lysine, I'amidon, le nitrure 
de bore, les poudres de polymeres de tetrafluoroethy- 
lene, les microspheres creuses telles I'Expancel (Nobel 
Industrie), le polytrap (Dow Corning) et les microbilles 
de resine de silicone (Tospearlsde Toshiba, par exem- 
ple), le carbonate de calcium precite, la carbonate et 
I'hydro-carbonate de magnesium, I'hydroxyapatite, les 
microspheres de silice creuses (SI LIC A BEADS DE MA- 
PRECOS), les microcapsules de verre ou de cerami- 
que, les savons metalliques derives d'acides organi- 
ques carboxyliques ayant de 8 a 22 atomes de carbone, 
de preference de 1 2 a 1 8 atomes de carbone, par exem- 
ple le stearate de zinc, de magnesium ou de lithium, le 
laurate de zinc, le myristate de magnesium. 
[0105] Les charges utilisees, en particulier les char- 
ges organiques de nature polymere, peuvent etre reti- 
culees ou non et contenir a J'interieur des particules un 
ou plusieurs actifs cosm&iques, dermatologiques, hy- 
gieniques ou pharmaceutiques pouvant etre libe>6s 
apres application de la composition. 
[0106] Les pigments et les charges peuvent etre ou 
non enrobes superficiellement, en particulier traites en 
surface par des silicones, des acides amines, des deri- 
ves fluores ou toute autre substance favorisant la dis- 
persion et la compatibility du pigment dans la composi- 
tion. 

[0107] Les colorants liposolubles sont par exemple le 
rouge Soudan, le DC Red 17, le DC Green 6, le p-caro- 
tene, I'huile de soja, le brun Soudan, le DC Yellow 11, 
le DC Violet 2, le DC orange 5, le jaune quinol6ine. lis 
peuvent representer de 0,01 a 20 % du poids de la com- 



position et mieux de 0,1 a 6 %. 
[01 08] Le copolymere de la composition de ('invention 
permet la formation d'un film sur la peau, les levres et/ 
ou les muqueuses, formant un reseau piegeant les ma- 
tures colorantes et/ou les actifs. Selon la quantity rela- 
tive de matieres colorantes, utilisees par rapport a la 
quantite de polymere stabilise, utilisee, il est possible 
d'obtenir un film plus ou moins brillant. 
[0109] Comme actifs cosmStiques, dermatologiques, 
hygieniques ou pharmaceutiques utilisables dans la 
composition de I'invention, on peut citer les huiles cos- 
metiques, les hydratants, vitamines, acides gras essen- 
tiels, sphingolipides, filtres solaires, les antioxydants, 
les antiacne^, les anti-inflammatoires, les agents bron- 
zants (en I'absence de rayonnement U V), les agents de- 
pigmentants, les agents matifiants et leurs melanges. 
Parmi les agents hydratants, on peut citer le glycerol et 
le polymethacrylate de glycerol, le hyaluronate de so- 
dium et les esters de polyol ou de sucres. Ces actifs 
sont utilises en quantite habituelle pour I'homme du me- 
tier et notamment a des concentrations de 0,001 a 20 
% du poids total de la composition. 
[0110] La composition selon I'invention peut, de plus, 
comprendre, selon le type d'application envisagee, les 
constituants classiquement utilises dans les domaines 
consideres, qui sont presents en une quantite appro- 
priee a la forme galenique souhaitee. 
[0111] En particulier, elle peut comprendre, outre, la 
phase grasse liquide dans laquelle le polymere est sta- 
bilise, des phases grasses additionnelles qui peuvent 
etre choisies parmi les cires, les huiles, les gommes et/ 
ou les corps gras pateux, d'origine vegetale, animale, 
min^rale ou de synthese, voire silicon^, et leurs melan- 
ges. 

[0112] Parmi les cires solides a temperature ambian- 
te, susceptibles d'etre presentes dans la composition 
selon I'invention, on peut citer les cires ayant en parti- 
culier un point de fusion superieur a 45°C comme les 
cires hydrocarbonees telles que la cire d'abeilles, la cire 
de Carnauba, de Candellila, d'Ouricoury, du Japon, les 
cires de fibres de liege ou de canne a sucre, les cires 
de paraffine, de lignite, les cires microcristaliines, la cire 
de lanoline, la cire de Montan, les ozokerites, les cires 
de polyethylene, les cires obtenues par synthese de Fis- 
cher-Tropsch, les huiles hydrogen6es, les esters gras 
et les glycerides concrets a 25°C. On peut Sgalement 
utiliser des cires de silicone, parmi lesquelles on peut 
citer les alkyl, alcoxy et/ou esters de polymethylsiloxa- 
ne. Les cires peuvent se presenter sous forme de dis- 
persions stables de particules colloidales de cire telles 
qu'elles peuvent etre preparees selon des methodes 
connues, telles que celles de "Microemulsions Theory 
and Practice, L M. Prince Ed., Academic press (1977, 
pages 21-32)". Comme cire liquide a temperature am- 
biante, on peut citer I'huile de Jojoba. 
[0113] Les cires peuvent etre presentes a raison de 
0-50 % en poids dans la composition et mieux de 10 a 
30 %. 
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[0114] La composition peut comprendre, en outre, 
tout additif usuellement utilise dans de telles composi- 
tions, tel que des epaisstssants, des parfums, des con- 
servateurs, des tensioactifs, des polymeres liposolubles 
comme les polyalkylenes, notamment le polybutene, les 
polyacryliques et les polymeres silicones compatibles 
avec la phase grasseainsi que les derives de polyvinyl- 
pyrrolidone. Bien entendu I'homme du metier veillera a 
choisir ce ou ces eventuels composes compiementai- 
res, et/ou leur quantite, de maniere telles que les pro- 
prietes avantageuses de la composition selon inven- 
tion ne soient pas, ou substantiellement pas, alterees 
par I'adjonction envisagee. 

[0115] Parmi les epaississants, on peut citer les ben- 
tonites, lessilicestraitees, lesgommesde guaralkylees 
liposolubles, les polymeres sequences ou greffes com- 
portant au moins une sequence soluble dans la compo- 
sition et une sequence insoluble tel que, par exemple, 
les copoiymeres bi ou trisequences polystyrene/copoly 
(ethylene-propylene) ou polystyrene/copoly(ethylene- 
butylene), les (polyvinylpyrrolidone hexadiene, les 
gommes de silicone et les silicones KSG. 
[0116] Les gommes de silicone ont en general une 
masse molaire moyenne en nombre comprise entre 
200.000 et 1 .000.000. A titre d'exemple de gommes de 
silicone qui peuvent etre utilisees seules ou sous forme 
de melange dans un solvant, on peut citer les copoiy- 
meres suivants : 

poly[(dimethylsiloxane)/(methylvinylsiloxane)] 
poly[(dimethylsiloxane)/(diphenylsiloxane)] 
poly[(dimethylsiloxane)/(phenylmethylsiloxane)] 
poly[(dim6thylsiloxane)/(diph§nylsiloxane)/ 
(methylvinylsiloxane)] ; 

et les melanges suivants : 

les melanges formes a partir d'un polydimethyl- 
siloxane hydroxyle en bout de chatne et d'un 
polydimethylsiloxane cyclique; 
les melanges formes a partir d'une gomme de 
polydimethyl siloxane et d'une silicone cycli- 
que; et 

les melanges de deux polydimethylsiloxanes 
de viscosites difterentes. 

[0117] Les compositions selon I'invention peuvent en 
outre contenir des homopolymeres et copoiymeres lipo- 
solubles et/ou dispersables dans la phase grasse, dif- 
ferents des copoiymeres d'olefines a cristallisation con- 
trolee selon I'invention. 

[0118] Parmi ces homopolymeres et copoiymeres, on 
peut citer des polyolefines telles que le polyethylene, le 
polybutene et le polydecene; des copoiymeres d'esters 
et/ou amides (meth)acryliques; des copoiymeres d'es- 
ters vinyliques, par exemple des copoiymeres ethylene/ 
acetate de vinyle; des homopolymeres ou copoiymeres 
vinyliques ou (meth)acryliques portant un groupement 
silicone tels que par exemple des copoiymeres greffes 



a squelette (meth)acrylique et greffons de silicone 
macromere; des copoiymeres a squelette ou sequen- 
ces (meth)acrylique et a greffons ou sequences hydro- 
carbones, par exemple polyisobutylene; des copolyme- 

5 res greffes ou sequences a squelette ou sequence po- 
lyorganosiloxane et a greffons ou sequences (meth) 
acryliques et/ou vinyliques; des homopolymeres ou co- 
poiymeres fluores ou perfluorSs, par exemple des poly- 
ethers perfluores tels ceux commercialises sous la de- 

10 signation FOMBLINS®, des homo ou copoiymeres 
(meth)acryliques perfluores, des homo ou copoiymeres 
vinyliques fluores, des homo ou copoiymeres d'olefines 
fluores et des poly(6ther vinyliques) fluor6s. 
[0119] Dans un mode de realisation particulier de I'in- 

is vention, les compositions selon I'invention peuvent etre 
pr6par6es de maniere usuelle par I'homme du metier. 
Elle peuvent se presenter sous forme d'un produit couie 
et par exemple sous la forme d'un stick ou baton, ou 
sous la forme de coupelle utilisable par contact direct 

20 ou reponge. En particulier, elles trouvent une applica- 
tion en tant que fond de teint couie, fard a joues ou a 
paupieres couie, rouge a levres, base ou baume de soin 
pour les levres, produit anti-cernes. Elles peuvent aussi 
se presenter sous forme d'une pate souple, de viscosite 

25 dynamique a 25° C de I'ordre de 1 a 40 Pa.s ou encore 
de gel, de creme plus ou moins fluide. Elles peuvent 
alors constituer des fonds de teint ou des rouges a le- 
vres, des produits solaires ou de coloration de la peau. 
[0120] De preference, les compositions selon I'inven- 

30 tion ont une viscosite dynamique n > 5 Pa s telle que 
mesuree a 25°C avec un rheometre a contrainte impo- 
see HAAKE RS 75 en geometrie cone-plan (caracteris- 
tique du cone, 20 mm de diametre, 1° d'angle et 40 u.m 
de "gap"). 

35 [0121] Les compositions de I'invention sont avanta- 
geusement anhydres et peuvent contenir moins de 5% 
d'eau par rapport au poids total de la composition. Elles 
peuvent alors se presenter notamment sous forme de 
gel huileux, de liquide huileux ou huile, de pate ou de 

40 stick. Ces formes gaieniques sont prepares selon les 
methodes usuelles des domaines consideres. 
[0122] Les compositions selon I'invention peuvent 
egalement avantageusement se presenter sous forme 
d'emulsion eau-dans-huile, huile-dans-eau ou eau- 

45 dans-cire, dans lesquelles les copoiymeres d'olefines 
selon I'invention sont utilises pour remplacer tout ou par- 
tie des cires habituellement presentes dans ces emul- 
sions. En particulier, la cire peut etre constituee d'au 
moins un copolymere d'olefines selon I'invention et d'au 

50 moins une huile, volatile ou non. 

[0123] Les compositions peuvent etre sous forme de 
dispersions vesiculates contenant des iipides ioniques 
et/ou non ioniques. 

[0124] Ces compositions a applications topique peu- 
55 vent constituer notamment une composition cosmeti- 
que, dermatologique, hygienique ou phanmaceutique 
de protection, de traitement ou de soin pour le visage, 
pour le cou, pour les mains ou pour le corps (par exem- 
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pie creme de soin anhydre, huile solaire, gel corporel), 
une composition de maquillage (par exemple gel de ma- 
quillage) ou une composition de bronzage artificiel. 
[0125] Les exemples suivants, non limitatifs, illustrent 
la ptesente invention. 

Exemple 1: preparation d'un stick rouge a levres. 

[0126] Choix du polymere : 

Copolymere (ethylene/1 -octene) avec 4,7% en mo- 
le d'octene, prepare par synthese metallocene, et 
vendu par DOW CHEMICAL sous le nom d'ENGA- 
GE® CGCT 881 7-0 (taux de cristallinite : 25%) et 
avec les caracteristiques donnees dans Particle de 
J. MINICK, J. of Appl. Polym. Sci, Vol. 58, 1371-84 
(1995). 

[0127] Composition de la formule : 

Polymere 1 4 g 
Lanoline 7 g 

Capric/caprylique triglyceride 13 g 
Huile de sesame 22 g 
Cyclopentadimethylsiloxane 32 g 
Pigment (oxydes de fer) 1 2 g 

[0128] On melange a chaud tous les constituants, 
sauf la silicone volatile, en chauffant a 105°C pour dis- 
soudre le polymere. Apres homog6neisation et broyage 
des pigments, on rajoute alors la silicone volatile a 90°C 
et on coule le melange dans un moule adequat. 
[0129] On obtient un stick de bonnes caracteristiques 
rheologiquesqui depose apres application sur les levres 
un film confortable. 

Exemple 2 : preparation d'un rouge a levres. 

[0130] Choix du polymere : 

Copolymere (ethylene/1 -octene) prepare par syn- 
these metallocene, et vendu par DOW CHEMICAL 
sous le nom d'ENG AGE® 8400 (taux de cristallinite 
10-35%). 

[0131] Composition de la formule : 

- Polymere ENGAGE®8400 18 g 
Pigment (oxydes de fer) 6 g 
Isododecane 50 g 
Huile de Parleam 26 g 

[0132] On melange a chaud tous les constituants et 
on coule le melange dans un moule adequat. 
[01 33] On obtient un stick de bonnes caracteristiques 
rheologiques qui depose apres application sur les levres 
un film confortable. 



Revendications 

1 . Composition a application sur les matieres keratini- 
ques, comprenant une phase grasse liquide et une 

5 quantity efficace d'au moins un copolymere soluble 
ou dispersable dans la phase grasse liquide, carac- 
terisee par le fait que le copolymere est choisi parmi 
les copolymeres d'otefines cristallins ayant un taux 
de cristallinite au plus egal a 50 %, de preference 

10 compris entre 5 et 40%, et mieux compris entre 10 
et 35%, bornes comprises. 

2. Composition selon la revendication 1 , caracterisee 
en ce que le copolymere reprSsente au moins 2% 

75 en poids, par rapport au poids total de la composi- 
tion. 

3. Composition selon la revendication 1 ou 2, carac- 
terisee en ce que le copolymere a une masse mo- 

20 laire moyenne en poids M w telle que M w > 30 000, 
de preference M w > 40 000. 

4. Composition selon la revendication 3, caracterisee 
en ce que le copolymere a un indice de polymole- 

25 cularite-jjj^< 3,5, de preference < 2,5, ou M n est la 
masse mdlaire moyenne en nombre. 

5. Composition selon Tune quelconque des revendi- 
cations precedentes, caracterisee en ce que le co- 

30 polymere est un copolymere solide a la temperature 
ambiante. 

6. Composition selon Tune quelconque des revendi- 
cations precedentes, caracterisee par le fait qu'elle 

35 se presente sous la forme d'un produit coule com- 
prenant une phase grasse liquide cosmetique, der- 
matologique, hygienique ou pharmaceutique et au 
moins une cire solide. 

40 7. Composition selon Tune des revendications prece- 
dentes, caracterisee par le fait que le copolymere 
est filmifiable. 

8. Composition selon la revendication 7, caracterisee 
45 par le fait que la phase grasse liquide est volatile. 

9. Composition selon la revendication 8, caracterisee 
par le fait qu'elle comprend, en outre, au moins un 
actif choisi parmi les actifs cosrrtetiques, dermato- 
me logiques, hygieniques ou pharmaceutiques et leurs 

melanges. 

10. Composition selon I'une quelconque des revendi- 
cations precedentes, caracterisee par lefait qu'elle 

55 comprend, de plus, au moins une matiere coloran- 
te. 

11. Composition selon I'une quelconque des revendi- 
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cations precedentes, caracterisee par le fait que le 
copolymere d'olefines est choisi parmi : 

(A) les copolymeres d' a-olefines, les copoly- 
meres d'olefines et de cycloserines, les copo- 
lymeres d' a-ol6fines et de monomeres a 
liaison(s) ethylenique(s) tels que les dienes ; et 

(B) les copolymeres d' a-olefines a motifs tac- 
tiques et atactiques. 

1 2. Composition selon la revendication 1 1 , caracterisee 
par le fait que les copolymeres d' a-olefines sont 
choisis parmi les bipolymeres d'ethylene ou de pro- 
pylene et d' a-olefine en C 4 -C 16 , de preference C 4 - 
C 12 , et les terpolymeres d'ethylene, de propylene 
et d' a-olefine en C 4 -C 16 , de preference C 4 -C 12 . 

13. Composition selon la revendication 12, caracteri- 
see par le fait que le I'a-olefine en C 4 -C 16 est choisie 
parmi le butene-1, le pentenel, I'hexene- 1, I'hep- 
tene-1, l'octene-1, le nonene-1, le decene- 1, I'un- 
decene-1, ledodecene-1 , le 3,3,5-trimethylhexene- 
1, le 3-methyl pentene-1, et le 4-methylpentene-1. 

14. Composition selon la revendication 12 ou 13, ca- 
racterisee par le fait que le pourcentage en mole 
d'a-olefine est au plus egal a 40%, de preference 
egal ou inferieur a 30%. 

15. Composition selon la revendication 11 , caracterisee 
par le fait que les copolymeres d'olefines sont choi- 
sis parmi les bipolymeres d'ethylene ou de propy- 
lene avec le cyclobutene, le cyclohexene, le cyclo 
octadiene, le norbornene, le dimethano-octahydro- 
naphtalene (DMON), I'ethylidenenorbornene, le vi- 
nylnorbornene et le 4-vinylcyclohexene et les ter- 
polymeres d'ethylene, de propylene et des cycloo- 
lefines precedentes. 

16. Composition selon la revendication 15, caracteri- 
see par le fait que le copolymere d'olefine et de cy- 
cloolefine contient moins de 20% en mole de cy- 
cloolefine. 

17. Composition selon la revendication 16, caracteri- 
see par le fait que le copolymere d'a-olefine et de 
cycloolefine est un copolymere ethylene/norborne- 
ne contenant moins de 1 8% en mole de norborne- 
ne. 

18. Composition selon la revendication 11 , caracterisee 
par le fait que les copolymeres d'a-olefine et de mo- 
nomeres a liaison(s) ethylenique(s) tels que les die- 
nes sont choisis parmi les bipolymeres ethylene/bu- 
tadiene et ethylene/isoprene. 

19. Composition selon la revendication 18, caracteri- 
see par le fait que le bipolymere contient moins de 



20 

20% en mote de monomeres a liaison(s) ethyleni- 
que(s). 

20. Composition selon la revendication 11 , caracterisee 
5 par le fait que les copolymeres d'a-olefines a motifs 

tactiques et atactiques sont choisis parmi les poly- 
propylenes a motifs isotactiques et atactiques et les 
polypropylenes a motifs syndiotactiques et atacti- 
ques. 

10 

21. Composition selon la revendication 20, caracteri- 
see par le fait que le taux de motifs tactiques est 
inferieur a 30% en mole. 

is 22. Composition selon I'une quelconque des revendi- 
cations precedentes, caracterisee par le fait que les 
copolymeres d'olefines sont obtenus par synthese 
metallocene. 

20 23. Composition selon I'une des revendications prece- 
dentes, dans laquelle la phase grasse liquide est 
constitute d'huiles d'origine minerale, animale, ve- 
getale ou synthetique, carbonees, hydrocarbo- 
nees, fluorees et/ou siliconees, seules ou en me- 
25 lange. 

24. Composition selon I'une des revendications prece- 
dentes, dans laquelle la phase grasse liquide est 
choisie parmi I'huile de paraffine ou de vaseline, 

30 I'huile de vison, de tortue, de soja, le perhydrosqua- 
lene, I'huile d'amande douce, de calophyllum, de 
palme, de parleam, de pepins de raisin, de sesame, 
de mats, de colza, de tournesol, de coton, d'abricot, 
de ricin d'avocat, de jojoba, d'olive ou de germes de 

35 cereales ; des esters d'acide lanolique, d'acide olei- 
que, d'acide laurique, d'acide stearique ; les esters 
gras tels quele myristate d'isopropyle, le palmitate 
d'isopropyle, le stearate de butyle, le laurate d'hexy- 
le, I'adipate de diisopropyle, I'isononate d'isonony- 

40 | e , le palmitate de 2-ethyl-hexyle, le laurate de 
2hexyl-decyle, le palmitate de2-octyl-decyle, le my- 
ristate ou le lactate de 2-octyldodecyle, le succinate 
de 2-diethyl-hexyle, le malate de diisostearyle, le 
triisostearate de glycerineou de diglycerine; les 

45 acides gras superieurs a au moins 12 atomes de 
carbone tels que I'acide myristique, I'acide palmiti- 
que, I'acide stearique, I'acide behenique, I'acide 
oleique, I'acide linoleique, I'acide linolenique ou 
I'acide isostearique ; les alcools gras superieurs a 

so au moins 12 atomes de carbone tels que I'alcool 
stearylique ou I'alcool oleique, I'alcool linoleique ou 
linolenique, I'alcool isostearique ou I'octyl 
dodecanol ; les huiles siliconees telles que les 
PDMS eventuellement phenyles tels que les phe- 

55 nyltrimethicones, les phenyltrimethylsiloxydiphe- 
nylsiloxanes, les diphenylmethyldimethyltrisi- 
loxanes, les diphenyldimethicones, les phenyldi- 
methicones, les polymethylphenylsiloxanes ou 
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eventuellement substitutes par des groupements 
aliphatiques et/ou aromatiques, ou par des groupe- 
ments fonctionnels tels que des groupements hy- 
droxyle, thiol et/ou amine ; les polysiloxanes modi- 
fies par des acides gras, des alcools gras ou des 
polyoxyalkylenes, les silicones fluor6es, les huiles 
perfluorees; les huiles volatiles telles que I'octame- 
thylcyclotetrasiloxane, le decamethylcyclopentasi- 
loxane, I'hexadecamethylcyclohexasiloxane, I'hep- 
tamethylhexyttrisiloxane, I'heptamethyloctyltrisi- 
loxane ou les isoparaffines en C 8 -C 16 , et notam- 
ment I'isododecane et I'isohexadecane. 

25. Composition selon Tune des revendications prece- 
dentes, dans laquelle la phase grasse liquide est 
choisie dans le groupement comprenant : 

les composes liquides non aqueux ayant un pa- 
rametre de solubilite global selon I'espace de 
solubilite de HANSEN inferieur a 17 (MPa) 1/2 
ou les monoalcools ayant un parametre de so- 
lubility global selon I'espace de solubilite de 
HANSEN inferieur ou egal a 20 (MPa) 1/2 , 
ou leurs melanges. 

26. Composition selon Tune quelconques des revendi- 
cations precedentes, dans laquelle la phase con- 
tient au moins une huile volatile a temperature am- 
biante. 

27. Composition selon i'une des revendications prece- 
dentes, comprenant, en outre, au moins une phase 
grasse additionnelle choisie parmi les cires, les 
gommes et/ou les corps gras pateux, d'origine v6- 
getale, animale, minGrale, de synthese, ou silicone, 
et leurs melanges. 

28. Composition selon I'une quelconque des revendi- 
cations pr£c6dentes, caract6ris6e en ce qu'elle 
comprend au moins un compose pulverulent choisi 
parmi les charges, les pigments, les nacres et leurs 
melanges. 

29. Composition selon la revendication 28, caracteri- 
s6e en ce que le compose" pulverulent et le copoly- 
mere sont presents dans un rapport pigments/co- 
polymere inferieur a 1. 

30. Composition selon la revendication 28 ou 29, ca- 
racterisee en ce que le compose pulverulent repre- 
sente 0,1 a 98% du poids total de la composition. 

31. Composition selon la revendication 29, caracteri- 
see en ce que le compose" pulverulent represente 
de 1 a 30% du poids total de la composition. 

32. Composition selon Tune des revendications prece- 
dentes, caract6risee en ce que le copolymere d'ole- 



fines repr6sente (en matiere s£che) jusqu'a 60% du 
poids total de la composition. 

33. Composition selon I'une des revendications prece- 
5 dentes, caracteris6e en ce que le copolymere d'ol6- 

fines represente (en matiere seche) de 12 a 60% 
du poids total de la composition. 

34. Composition selon I'une des revendications prece- 
10 dentes, caract6ris6e en ce que la phase grasse li- 
quide contient au moins une huile choisie parmi les 
isoparaffines en C 8 -C 16 et les silicones lineaires ou 
cycliques ayant de 2 a 7 atomes de silicium, ces 
silicones comportant eventuellement des groupes 

is alkyles ayant de 1 a 10 atomes de carbone, et leurs 
melanges. 

35. Composition selon I'une des revendications prece- 
dentes, se presentant sous forme d'un stick ou ba- 

20 ton, sous la forme d'une pate souple, de viscosite 
dynamique a 25°C de I'ordre de 1 a 40 Pa.s ; sous 
forme de coupelle ; de gel huileux ; de liquide 
huileux ; de dispersion vesiculate contenant des li- 
pides ionique et/ou non ionique. 

25 

36. Composition selon I'une quelconque des revendi- 
cations 1 a 35, caracterisee en ce qu'elle se pre- 
sente sous forme d'une emulsion eau-dans-huile, 
huile-dans-eau ou eau-dans-cire, ladite cire pou- 

30 vant etre constituee par un melange d'au moins un 
copolymere d'olefines cristallin ayant un taux de 
cristallinite au plus egal a 50% et au moins une hui- 
le. 

35 37. Composition selon I'une quelconque des revendi- 
cations 1 a 34, se presentant sous forme anhydre. 

38. Composition selon I'une des revendications prece- 
dentes, se presentant sous la forme d'un produit de 

40 soin et/ou de maquillage de la peau et/ou des levres 
et/ou des cils. 

39. Composition selon I'une des revendications prece- 
dentes, se presentant sous la forme d'un fond de 

45 teint couie, d'un fard a joues ou a paupieres couie, 
d'un rouge a levres, d'une base ou baume de soin 
pour les levres, d'un produit anti-cemes, d'un mas- 
cara ou d'un maquillage du corps. 

50 40. Utilisation dans ou pour la fabrication d'une compo- 
sition a application su rune matiere keratinique, d'au 
moins un copolymere d'olefines cristallin ayant un 
taux de cristallinite au plus 6gal a 50%. 

55 41 . Utilisation dans ou pour la fabrication d'une compo- 
sition cosmetique, d'au moins un copolymere d'ole- 
fines cristallin ayant un taux de cristallinite au plus 
egal a 50%. 
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42. Utilisation selon la revendication 40 ou 41 , caracte- 
rise' en ce que le copolymere d'olefines cristallin est 
choisi parmi : 

(A) les copolymeres d' a-ol6fines, les copoly- s 
meres d'olefines et de cyclootefines, les copo- 
lymeres d'a-ol6fines et de dienes ; et 

(B) les copolymeres d' a-olefines a motifs tac- 
tiques et atactiques. 

10 

43. Utilisation selon la revendication 42, caracterise* en 
ce que les copolymeres sont choisis parmi les bi- 
polymeres d'ethylene ou de propylene et d'a-olefi- 
nes en C 4 -C 16> de preference C 4 -C 12 , et les terpo- 
lymeres d'ethylene, de propylene et d'a-olefines en 1& 
C 4 -C 16 , de pteterence C 4 -C 12 . 

44. Utilisation selon la revendication 43, caracterise" en 
ce que I'a-olefine en C 4 -C 16 est choisie parmi le bu- 
tene-1 , le pentene-1 , 1'hexenel , l'heptene-1 , 1'octe- 20 
ne-1 , le nonene-1 , le decene-1 , l'undecene-1 , le do- 
d6cene-1, le 3,3,5-trim6thylhexene-1 , le 3-m6thyl- 
pentene-1 et le 4methylpentene-1 . 

45. Utilisation selon la revendication 42, caracterise* en 2s 
ce que les copolymeres d'olefine et de cycloolefine 
sont choisis parmi les bipolymeres d'ethylene ou de 
propylene avec le cyclobutene, le cyclohexene, le 
cyclooctadiene, le norbornene, le dimethane-octa- 
hydronaphtalene, I'ethylenenorbornene, le vinyl- 30 
norbornene et le 4-vinylcyclohexene et les terpoly- 
meres d'ethylene, de propylene et des cycloolefines 
pr6c6dentes. 

46. Utilisation selon la revendication 42, caracteris6 en 35 
ce que les copolymeres d'a-olefine et de diene sont 
choisis parmi les bipolymeres ethylene/butadiene 

et 6thylene/isoprene. 

47. Utilisation selon la revendication 42, caracterise en 40 
ce que les copolymeres d'a-olefines a motifs tacti- 
ques et atactiques sont choisis parmi les polypro- 
pylenes a motifs isotactiques et atactiques et les po- 
lypropylenes a motifs syndiotactiques et atactiques. 

45 

48. Utilisation selon Tune quelconque des revendica- 
tions 40 a 47, caracterise en ce que le copolymere 
d'olefines est obtenu par synthese mStallocene. 
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D : cA6 dans la demand* 
L : dte pour d'autres rai sorts 

& : membra de la meme tarrille, document correspondant 
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ANNEXE AU RAPPORT DE RECHERCHE EUROPEENNE 

RELATIF A LA DEMANDE DE BREVET EUROPEEN NO. EP 99 40 0904 



La presents annexe Iruflque les membres de la famllle de brevets relatffs aux documents brevets cites dans le rapport de 
recherche europeenne vise cMtessus. 

Las dits m ambers son! contenus au fichier informadtquo de I 'Off iceeuropeen des brevets a la date du 

Las renselgnemertts tcurnls sorrt donnes a tKre irtdlcattf et nengagerrt pas la responsabilltede I'Office europeen des brevets. 

17-01-2000 
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Document brevet cHe 




uaie oe 




Membre(s) de la 


udio oe 


au rapport de rechercr* 




publication 


famile de brevet(s) 


publication 


US 5695772 


A 


09-12-1997 


AU 


713173 B 


25-11-1999 








AU 


4012897 A 


19-03-1998 








DD 

BR 


9/0boo/ A 


20-07-1999 








CN 


1218393 A 


AO f\C lOOQ 

u2"Uo-iyyy 








LI 


yoU12ol A 


16-09-1998 








1 IA 

WO 


9808488 A 


05-03-1998 








CD 

tr 


U9Z9Z9Q A 


21-07-1999 








Dl 

rL 


Sdoobl A 


01-03-1999 


EP 81787 


A 


22-06-1983 


AT 
AI 


Zbb2o 1 




15-03-1987 








AU 


rrnnnc O 

558805 B 


12-02-1987 








AI t 

AU 


fli r JAflO A 

9154082 A 


23-06-1983 








JP 


58108215 A 


28-06-1983 








CA 


119Z349 A 


20-08-1985 


EP 270339 


A 


08-06-1988 


JP 


1984410 C 


25-10-1995 








JP 


7002617 B 


18-01-1995 








JP 


63139103 A 


10-06-1988 








CA 


1326824 A 










CN 


1017964 B 


26-08-1992 








DE 


3785158 A 


06-05-1993 








US 


4960875 A 


02-10-1990 


EP 665008 


A 


02-08-1995 


FR 


2715294 A 


28-07-1995 








AT 


154236 T 


15-06-1997 








BR 


9500319 A 


17-10-1995 








CA 


2141124 A 


27-07-1995 








CN 


1111533 A 


15-11-1995 








DE 


69500335 D 


17-07-1997 








DE 


69500335 T 


20-11-1997 








ES 


2104460 T 


01-10-1997 








HU 


71730 A,B 


29-01-1996 








JP 


2960658 B 


12-10-1999 








JP 


7252130 A 


03-10-1995 








PL 


306947 A 


07-08-1995 








US 


5556613 A 


17-09-1996 








US 


5750095 A 


12-05-1998 





Pour tout rcnselgnemenl concernant cette annexe : voir Journal Offldel de I'Off tee europeen des brevets. No. 12/82 
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